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Prufungsantrag gem. § 44 PatG ist gestellt 
(g) Gefulltes und polymerisierbares Dentalmaterial 

(§7) Es wird ein gefulltes und polymerisierbares Dentalmaterial 
beschrieben r welches ein Sol von Si0 2 -Tei!chen in einem 
fliissigen organischen Dispersionsrnittel enthalt, wobei die 
Si0 2 -Teilchen organisch oberflachenmodifiziert sind, eine 
mittlere GroSe von 10 bis 100 nm aufweisen und nicht-agglo- 
meriert sind. 
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Beschreibung 

Die Erfindung betrifft ein gefulltes und polymerisierbares Dentalmaterial, welches insbesondere in Form von 
Fullungskompositen, Befestigungszementen oder Adhasiven eingesetzt werden kana 
5 Die Eigenschaften von dentalen Fullungskompositen sind auBer von der Struktur der organischen Matrix 
auch von den Eigenschaften der eingesetzten Fullstoffe abhangig. Wesentlichen EinfluB auf die Gesamteigen- 
schaften des Komposits haben dabei TeilchengroBe, GroBenverteilung, Teilchenform, Art der Teilchenoberfla- 
che, chemische Zusammensetzung, Art einer etwaigen Oberflachenmodifizierung und optische Eigenschaften 
der Fullstoffe sowie der Gesamtgehalt an Fullstoffen (vgL J.F. Roulet, Degradation of Dental Polymers, Kareer 
10 Basel 1987, Seite 10). ' 
Eine hohe Festigkeit der dentalen Fullungskomposite sowie ein geringer Polymerisationsschrurapf kdnnen 
vor allem durch einen hohen Fullungsgrad erreicht werden. Dabei wird der optimale Fullungsgrad auch durch 
die erforderliche Konsistenz der in der Praxis eingesetzten Kompositpasten bestimmt Diese mussen so beschaf- 
fen sein, daB ein optiraales Einbringen der Materialien in die Zahnkavitat sowie ein optimales Verarbeiten 
is moglich ist Es ist bekannt, daB durch die Zugabe von Fullstoffen zu der Matrixmonomermischung die Viskositat 
mit dem Fullstoffgehalt ansteigt, wobei die Verdickungswirkung z. B. der hochdispersen Kieselsaure, die nach 
der DE-C-24 03 211 als FQIIstoff in Dentalmassen Anwendung findet, mit abnehmender PrimarpartikelgroBe und 
mit steigender BET-Oberflache zunimmt Dementsprechend zeichnen sich gegenwartig verwendete Mikroful- 
ler-Komposite durch einen Fullungsgrad mit anorganischen Fullstoffen von ca. 50 Gew.-% und Hybrid-Kompo- 
20 site durch einen Fullungsgrad von ca. 80 Gew.-% aus. 

Demgegenuber sind im Falle von Befestigungszementen auf Kompositbasis im Vergleich zu den entsprechen- 
den permanenten Fullungskompositen geringere Viskositaten erforderlich, so daB auch nur ein geringerer 
Fullungsgrad erzielt werden kann. Fur Dentaladhasive ist in der Regel eine dunnfhlssige Konsistenz erforderlich, 
weshalb bei diesen auf die Zugabe von Fullstoffen in der Regel vollig verzichtet werden muB. 
25 Die Verwendung von Produkten von Sol-Gel-Verfahren als Bestandteil von Dentalmaterialien ist bekannt So 
werden in DE-C-39 13 252, EP-B-394 794 und EP-B-523 545 Dentalmaterialien beschrieben, die als feinteiligen 
Fullstoff Heterosiloxane enthalten. Die eingesetzten Heterosiloxane werden durch Cokondensation von ent- 
sprechenden Silanen mit Metallalkoxiden als statistische Copolykondensate, Block-Copolykondensate oder 
sogenannte gemischte Copolykondensate hergestellt Dabei ist es erforderlich, daB die nach Durchfuhrung des 
30 Sol-Gel-Prozesses anfallenden Feststoffe abgetrennt, gewaschen, getrocknet, temperiert gemahlen und unter 
Umstanden auch noch durch Oberflachensilanisierung funktionalisiert werden. Diese ProzeBstuf en beeinflussen 
die Eigenschaften des schlieBlich erhaltenen Fullstoffes dergestalt, daB dieser iediglich in agglomerierter Form 
vorliegt 

Analoge Sol-Gel-Fullstoffe auf Basis von Heteropolysiloxanen konnen gemaB EP-B-381 961 fur dentale 
35 FuUungsmaterialien eingesetzt werden. 

Weiter smd aus der DE-A-41 33 494 Dentalmaterialien auf der Basis von polymerisierbaren Polysiloxanen 
bekannt, die ebenfalls durch den Sol-Gel-ProzeB von hydrolytisch kondensierbaren Silanen erhalten werdea 
Die nach der Kondensation erhaltenen Harze sind hochviskos und konnen kaum weiter gef ullt werden. 

Aus der WO 92/16183 sind Zusammensetzungen auf der Basis von organisch modifizierten Kieselsaure-Poly- 
40 kondensaten bekannt, welche sich zur Beschichtung von 2^ahnen und Zahnersatzteilen einsetzen lassen. Dabei ist 
es erforderlich, daB die erhaltenen anorganisch-organischen Vorkondensate zur Einstellung der Viskositat der 
Zusammensetzungen mit einem Losungsmittel verdunnt werden. 

Die GB-A-2 257 438 off enbart Produkte des Sol-Gel-Prozesses zur glasartigen Beschichtung von Zahnen. 

SchlieBlich ist es auch bekannt, daB die Hersteiiung von Si02~Solen durch Hydrolyse und Kondensation von 
45 geeigneten Vorlaufern, wie z. B. kondensierbaren Silanen, moglich ist Dabei hangt die Sol-Partikelbildung unter 
anderem von der Art der Vorlaufer, der Art des Reaktionsmediums, dem pH-Wert, dem Katalysator oder der 
eingesetzten Wassermenge ab (vgL CJ. Brinker, G.W. Scherer, Sol-Gel-Science, Academic Press, Boston 1990 
Seiten99ff.und617ff.). 

Bei Kieselsolen handelt es sich um waBrige Losungen von kolloidalem, amorphen Si0 2 , welche in der Regel 10 
50 bis 50 Gew.-% SiCVTeilchen mit einem Durchmesser von 5 bis 150 nm enthalten (vgL Ullmann's Encyklopadie 
der technischen Chemie, 4. Auflage, Band 21, Verlag Chemie, Weinheim 1982, Seiten 456 ff.). Dabei ist es moglich, 
die Teilchen von diesen waBrigen Kieselsolen z. B. mit 3^MethacryIoyloxy)-propyItrimetlioxysiIan zu silanisie- 
ren und einen Ldsungsmittelaustausch, z. B. mit Isopropanol oder Monomer, durchzufuhren (vgL L.N. Lewis et 
aL, Polym. Mat ScL Techa, Proceed Amer. Chem. Soo, 72(1995XSeite583). 
55 Der Erfindung Iiegt nunmehr die Aufgabe zugrunde, ein genllltes und polymerisierbares Dentalmaterial zur 
Verfugung zu stellen, welches im Vergleich zu Materialien mit konventionellen Fullstoffen eine geringere 
Viskositat, verbesserte mechanische Eigenschaften sowie einen verringerten Polymerisationsschrumpf zeigt 

Diese Aufgabe wird durch das erfindungsgemaBe gefullte und polymerisierbare Dentalmaterial nach den 
Anspruchen 1 bis 12 gelost 

60 Weiter betrifft die Erfindung ebenfalls die Verwendung eines gefullten und polymerisierbaren Materials als 
Dentalmaterial nach Anspruch 13. 
Das erfindungsgemaBe gefullte und polymerisierbare Dentalmaterial zeichnet sich dadurch aus, daB es 

(a) ein Sol von amorphen SKVTeilchen in einem flussigen, organischen Dispersionsmittel enthalt, wobei die 
65 SiCVTeilchen organisch oberflachenmodifiziert sind, eine mittlere GroBe von 10 bis 100 nm aufweisen und 

nichtagglomeriert sind 

DaB die SiO^Teilchen nicht-agglomerisiert vorliegen, ist z. B. mittels Transmissionselektronenmikroskopie 
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(TEM) nachweisbar. Ebenfalls mittels TEM wird die mittlere GroBe der Teilchen bestimmt 
Im folgenden wird das Sol (a) auch als ein Kieselsaureorganosol bezeicbnet 

Das erfindungsgemaBe Dentalraaterial enthalt ubiicherweise 1 bis 50Gew.-% des Soles (a). Der Gehalt des 
Soles (a) an Si0 2 -Teilchen betragt ubiicherweise 10 bis 70 Gew.-°/o und insbesondere 20 bis 55 Gew.-%, bezogen 
aufdasSoL 5 

Die Si02-Teilchen des Soles (a) liegen in einem flussigen, organischen Dispersionsraittel vor. Bevorzugt 
enthalt das flussige, organiscbe Dispersionsraittel mindestens ein Diol, raindestens ein Hydroxy(meth)acrylat, 
mindestens ein Di(meth)acrylat oder Mischungen der vorstehenden Verbindungen. Besonders bevorzugt sind 
solche flussigen, organischen Dispersionsmittel, die Hexandioldiacrylat, 2-Hydroxyethylmethacrylat, Triethylen- 
glycoldimethacrylat, Bisphenol-A-Glycidylmethacrylat, ein Urethandimethacrylat oder Mischungen der vorste- 10 
henden Verbindungen enthalten. Besonders vorteilhafte Mischungen von fliissigem, organischen Dispersions- 
raittel sind Mischungen von Triethylenglycoldimethacryiat (TEGDMA), Bisphenol-A-GIycidylmethacrylat und 
dem Urethandimethacrylat aus 2-Hydroxyethylmethacrylat (HEMA) und 2A4-Trimethylhexamethylendiisocya- 
nat (TMDI). Es ist bevorzugt, daB das Dispersionsraittel mindestens eine polymerisierbare Verbindung enthalt 

Die SiCVTeilchen des Kieselsaureorganosols (a) sind an der Oberflache organisch modifiziert Besonders 15 
vorteilhaf t ist dabei eine Modifizierung mit polymerisationsfahigen Acrylat- oder Methacrylatgruppea, die nach 
der Polymerisation eines Soles (a), welches polymerisationsfahige Dispersionsmittel enthalt, einen kovalenten 
Verbund der dispergierten SiC^-Teilchen mit der polymeren Matrix ergeben. 

Das in dem erfindungsgemafien Dentalmaterial eingesetzte SiOrSol (a) ist nach bekannten Verfahren und 
auch kommerziell erhaltlich. So kann ein solches Sol aus kauflichen kolloidalen Losungen von amorphem 20 
Siliciumdioxid in Wasser dadurch erhalten werden, daB zunachst die Oberflache der SiOrPartikel durch Umset- 
zung, z. B. mit 3-(Meth)acryloyloxypropyItrialkoxysilan, modifiziert wird, anschfieBend das Wasser durch einen 
fluchtigen Alkohoi, z. B. Isopropanol, ausgetauscht und der Alkohol durch das gewunschte Dispersionsmittel 
z. B. 2-Hydroxyethylmethacrylat oder Triethylenglycoldimethacryiat, schlieBIich ersetzt wird. Besonders geeig- 
nete kommerziell erhaltliche SiOrSole werden unter der Bezeichnung Highiink®-OG von Soctete Francaise 25 
Hoechst angeboten. In diesen nichtopaken Si0 2 -Solen sind die SiO r Teilchen so oberflachenmodifiziert, daB sie 
mit verschiedenen Losungs- und Dispersionsmitteln, wie Diolen, Hydroxy(meth)acrylaten oder Di(meth)acryla- 
ten, vertraglich sind ErfindungsgemaB einsetzbare Typen sind dabei insbesondere HigMink®-OG 103-53, 
HigMink®-OG 100, Highlink®-OG 2 IV, Highlink®-OG 3-IV und Highlink®-OG4-IV. 

Es hat sich uberraschenderweise herausgestellt, daB das erfindungsgemaBe Dentalmaterial seibst bei Verwen- 30 
dung von SiOrSol (a) mit einem sehr hohen Si0 2 -Gehalt eine geringere Viskositat aufweist als Dentalmateria- 
lien, die mit einer entsprechenden Menge an herkommlicher Kieselsaure gefullt sind, bei der die SiCVTeilchen 
jedoch in agglomerierter Form vorliegen. 

Das erfindungsgemaBe Dentalmaterial kann neben dem Kieselsaureorganosol (a) auBerdem mindestens em 
polymerisierbares organisches Bindemittel (b) enthalten. Dieses wird ubiicherweise in einer Menge von 0 bis 35 
80 Gew.-% und insbesondere 0 bis 50 Gew.-% in dem Dentalmaterial eingesetzt 

Als polymerisierbares organisches Bindemittel eignen sich alle fur einen Dentalwerkstoff brauchbaren Binde- 
mittel, insbesondere monofunktionelle oder polyfunktionelle (Meth)acrylate, die allein oder in Mischungen 
eingesetzt werden kdnnen. Bevorzugte Beispiele fur diese Verbindungen sind Methyl(meth)acrylat, Isobu- 
tyl(meth)acryiat, CyclohexyI(meth)acrylat, TetraemylengIycoldi(mem)acryiat, Diethylenglycoldi(meth)acrylat, 40 
EthylenglycoIdi(meth)acrylat, Polyethylenglycoldi(meth)acrylat, Butandioldi(meth)acrylat, Hexandiol- 
di(meth)acrylat, Decandioldi(meth)acrylat, DodecandioIdi(meth)acryIat, BisphenoI-A-di(meth)acrylat, 2^-Bis~ 
4-(3-{meth)acryloxy-2-hydroxy-propoxy)-phenylpropan (Bis-GMA) sowie die Produkte der Reaktion von Iso- 
cyanaten, insbesondere Di- und/oder Triisocyanaten, mit OH-gruppenhaltigen (Meth)acrylaten. Besonders be- 
vorzugte Beispiele fur die zuletzt genannten Produkte sind durch Reaktion von 1 Mol Hexamethylendfisocyanat 45 
mit 2 Mol 2-Hydroxyethylmethacrylat und von 1 Mol Tri-(6-isocyanatohexyl)biuret mit 3 Mol 2-Hydroxyet- 
hyl(meth)acrylat erhaltlicL 

Besonders bevorzugte polymerisierbare organische Bindemittel (b) sind Triethjlenglycoldimethacrylat, Bis- 
phenoI-A-Glycidylmethacrylat, Urethandimethacrylat aus 2A4-Trimethylhexamethylendiisocyanat (TMDI) und 
2-Hydroxyethylmethacrylat (HEMA), Trimethylolpropantrimethacrylat oder Pentaerythritetramethacrylat 50 

Neben dem SiOrSol (a) kann das erfindungsgemaBe Dentalmaterial zudem auch herkommliche anorganische 
oder organische teilchenformige Fullstoffe (c) enthalten. Diese Fullstoffe (c) werden typischerweise in einer 
Menge von 0 bis 90 Gew.-%, insbesondere 0 bis 75 Gew.-%, in dem Dentalmaterial eingesetzt 

Beispiele fur bevorzugte Fflllstoffe (c) sind gefallte oder pyrogene Kieselsauren, Calciumcarbonat, Calciumhy- 
droxyd, Glasfuller oder rontgenopake Stoffe, wie Ytterbiumfluorid, Bariumsulfat und Bariumhydroxyd. 55 

Zur Erzielung einer verbesserten Haftung und Einbindung dieser herkommlichen Fullstoffe werden sie mit 
Silanen, wie z. B. Methacryloyloxyalkylsilanen, z. B. dem kauflichen 3-Memaciyloyloxypropyltrimethoxysilan, 
silanisiert m . . . 

Weiter kann das erfindungsgemaBe Dentalmaterial ebenfalls (d) mindestens einen Polymensationsinmator 
und gegebenenf alls einen Beschleuniger enthalten. 60 

Das erfindungsgemaBe Dentalmaterial kann heiB, kalt oder durch Licht polymerisiert werden. Als Initiatoren 
fur die HeiBpolymerisation kdnnen die bekannten Peroxide wie Dibenzoylperoxid, Dilauroylperoxid, tert-Butyl- 
peroctoat oder tert-Butylperbenzoat eingesetzt werdea Daruber hinaus sind auch 2£'-Azoisobuttersaurenitril 
(AIBN), Benzpinakol und 22'-Dialkylbenzpinakole geeignet 

Als Initiatoren fur die Photopolymerisation konnen zum Beispiel Benzophenon und seine Derivate sowie 65 
Benzoin und seine Derivate verwendet werden* Weitere bevorzugte Photoinitiatoren sind die a-Diketone wie 
9,10-Phenanthrenchinon, Diacetyl, Furil, Anisil, 4,4'-Dichlorbenzyl und 4,4'-DialkoxybenzyL Besonders bevor- 
zugt wird Campherchinon verwendet Daruber hinaus eignet sich auch die Gruppe der Acrylphosphinoxide gut 
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zur Initiierung der Photopolymerisation. Zur Beschleunigung der Initiierung werden die Photoinitiatoren vor- 
zugsweise zusammen mit einem Reduktionsmittel, besonders bevorzugt mit einem Amin, insbesondere einem 
aromatischen Amin, eingesetzt 

Als Initiatoren fur die Kaltpolymerisation werden Radikale liefernde Redox-Systeme, zum Beispiel Benzoyl- 
5 oder Lauroylperoxid zusammen mit Aminen wie N,N-Dimethyl-p-toIuidin, N,N-Dihydroxyethji-p-toIuidin oder 
anderen strukturverwandten Aminen eingesetzt 

Speziell bei Dentalmateriaiien zur Zementierung von Dentalrestaurationen, wie beispielsweise Glaskeramik- 
Inlays, -Onlays, -Teilkronen und -Kronen, hat sich die Kombination von Photoinitiatoren mit unterschiedlichen 
Redoxsystemen bewahrt Bevorzugt sind Kombinationen aus Campherchinon, Benzoylperoxid und Aminen wie 
io beispielsweise N,N-DimethyI-p-toIuidin und/oder N,N-CyanoethylmethyIanilin. 

Die Konzentration der Initiatoren und Beschleuniger (d) liegt bevorzugt im Bereich von 0,05 bis 1,5 Gew.-%, 
besonders bevorzugt im Bereich von 0,2 bis 0,8 Gew.-%, bezogen auf die Menge der im Dentalmaterial einge- 
setzten Monomeren. 

Es ist ebenfalls mdglich, daB das erfindungsgemaBe Dentalmaterial zumindest teilweise in polymerisierter 
15 Formvorliegt 

Besonders vorteilhaft wird das erfindungsgemaBe Dentalmaterial als Fullungskomposit, Befestigungszement 
oder Adhasiv eingesetzt Dabei erweisen sich der verringerte Polymerisationsschrumpf und die verbesserten 
mechanischen Eigenschaften dieser Materialien als besonderer VorteiL 
Bei Verwendung des Dentalmaterials als Dentaladhasiv wird das Sol von nicht-agglomerierten Si0 2 -Teilchen 
20 (a) insbesondere mit haufig auch als Vernetzermonomere bezeichneten mehrfunktionellen polymerisierbaren 
organischen Dispersionsmitteln und/oder Bindemitteln, wie z. B. Triethylenglycoldmiethacryiat, Bisphenol- 
A-GIycidylmethacrylat, Urethandimethacrylat aus HEMA und TMDI, kombiniert Die erhaltenen erfindungsge- 
maBen Dentaladhasive zeigen im Vergleich zu Systemen, die mit hochdisperser Kieselsaure gefullt sind, eine 
deutlich geringere Viskositat, wobei als weitere Vorteile eine verringerte Abrasivitat der Polymermatrix und 
25 eine Verringerung des Polymerisationsschrumpfes feststellbar sind. 

Bei Verwendung des erfmdungsgemaBen Dentalmaterials als Fullungskomposit werden neben dem Sol (a) 
und organischem Bindemittel (b) ublicherweise auch herkdmmliche anorganische oder organische teilchenfor- 
mige Fullstoffe (c) eingesetzt Dabei werden bei geringem FuJIgrad Befestigungszemente und bei hohem Full- 
grad Fullungsmaterialien erhalten. Daruber hinaus ist auch eine Verstarkung mit Fasern, z. B. Kurz- oder 
30 Langglasfasernsowie Cellulose- oder PoIyamidfasern,m6glich. 

SchlieBIich kann das erfindungsgemaBe Dentalmaterial auch noch ubliche Hilfs- und Zusatzstoffe, wie Farb- 
stoffe, Pigmente, Thbcotropiehilfsmittel, Stabilisatoren z.B. Hydrochinonmonomethylether (MEHQ) oder 
^6-Di-tert-butyl^methylphenol (BHT), Aromastoff e oder mikrobiocide Wirkstoffe enthalten. 
Gegenstand der Erfindung ist auch die Verwendung des vorstehend definierten gefullten und polymerisierba- 
35 ren Materials als DentalmateriaL Wie oben erwahnt, zeichnet sich dieses Material durch einen Gehalt an (a) 
einem Sol von amorphen SiOrTeilchen in einem flussigen, organischen Dispersionsmittel aus, wobei die 
Si02-Teilchen organisch oberflachenmodifiziert sind, eine mittlere GroBe von 10 bis 100 nm aufweisen und 
nicht-agglomerisiert sind. 
Im f olgenden wird die Erfindung anhand von Beispielen naher erlautert 

40 




45 Monomere: 

— Hexandioldiacrylat (HDDA), 

— TriethyienglycoIdimethacrylat(TEGDMA), 

— Bisphenol-A-Glycidylmethacrylat (Bis-GMA) 

so — Urethandimethacrylat aus HEMA und TMDI, als UDMA bezeichnet 

Kieselsaureorganosole (a): 

— Highlink® OG 103-53 (Soctetfe Francaise Hoechst): 50 Gew.-% SiO* 50 nm PartikelgroBe, HDDA als 
55 Dispersionsmittel, 

Viskositat: 270 mPa • s/20° C, 

— Highlink® OG 2-IV (Socifctfc Francaise Hoechst): 51,7 Gew.-% SiOa, 50 nm PartikelgroBe, TEGDMA als 
Dispersionsmittel, 

Viskositat: 750 mPa -s/20°C, 

60 - Highlink® OG 4-IV (Socfete Francaise Hoechst): 48,7 Gew.-% SiO* 50 nm PartikelgroBe, eine Mischung 

aus TEGDMA (47,0 Gew.-%), 

Bis-GMA (28,0 Gew.-%) und UDMA (25,0 Gew.-%) als Dispersionsmittel, 
Viskositat: 3,0 Pa • s/20° C; 

65 Herkdmmliche Fullstoffe: 

— Silanisiertes Bariumaluminiumsilikatglaspulver (Schott), KorngroBe < 7 um, als BaG bezeichnet, 

— Ytterbiumfluorid (Rhone-Poulenc) (YbF 3 ), 
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— Spharosil,Si02— Zr02-Mischoxid (Tokoyama Soda), SekundarkorngroBe < 7 Jim; 
Photoinitiator + Beschleuniger: 

— Mischung aus Campherchinon (CC) und N-(2-Cyanoethyl)-N-methylaniIiii (CEMA). 5 

Beispiel 1 

Dentaladhasiv mit Kieselsaureorganosol mitHDDA als Dispersionsmittel 

10 

Eine als Dentaladhasiv einsetzbare transparente Mischung von 99,2Gew.-°/o Highlink® OG 103-53 mit 
0,3 Gew.-°/o CC und 0,5 Gew.-% CEMA sowie als Vergieich eine Mischung von 99,2 Gew.-% HDDA mit 
0,3 Gew.-% CC und 0,5 Gew.-% CEMA wurden durch 6 Minuten lange Belichtung rait einer dentalen Strah- 
lungsquelle (Spectramat, Firma Vivadent) polymerisiert Der Polymerisationsschrumpf (AV) wurde aus der 
Differenz der gaspyknometrisch bestimmten Monomer- und Polyraerdichte berechnet, und die Biegefestigkeit 15 
(BF) und der Biege-E-Modul (BEM) wurden nach der ISO-Norm 4049 (1988) bestimmt Die Kugeldruckharte 
(KDH) der Polymerisate wurde entsprechend der DIN 53 456 (1973) gemessea 



Material 
mit 


AV 

(Vol.-%) 


BF (MPa) 


BEM (GPa) 


KDH (MPa) 


20 


Highlink® 


7,5 


44 


2,73 


149 


25 


OG 103-53 












(Erf inciting) 












HDDA 

(Vergieich) 


13,1 


39 


1,73 


74 


36 



35 

Beispiel2 

Dentaladhasiv oder -lack mit Kieselsaureorganosolen mit verschiedenen Dispersionsmitteln 

Analog zu Beispiel 1 wurden transparente Mischungen von (1) 99,2 Gew.-% Highlink* OG 2-IV oder (2) 40 
Highlink* OG 4-IV mit jeweils 03 Gew.-% CC und 0,5 Gew.-% CEMA sowie als Vergleichsbeispiele Mischun- 
gen von (3) 99,2 Gew.-% TEGDMA oder (4) einer Kombination aus TEGDMA (46,6 Gew.-%), Bis-GMA 
(273 Gew.-%) und UDMA (243 Gew.-%) mit jeweiis 03 Gew.-% CC und 0,5 Gew.-% CEMA polymerisiert Die 
erhaltenen Polymerisate hatten die folgenden Eigenschaften. 
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Nr. 


Material 
mit 


AV (Vol--%) 


BF (MPa) 


BEM (GPa) 




rrf rrhl i nlc® 
OG 2-IV 
(Erf indung) 


O f D 


cc 

JJ 




3- 


TEGDMA 
(Vergleich) 


12,7 


47 


1,22 


z • 


TT • _t_ T • — l T-® 

OG 4 -IV 
(Erf indung) 




88 


3,41 


4. 


TEGDMA/Bis- 

GM&/DDMA 

(Vergleich) 


8,0 


83 


1,97 



Diese Ergebnisse zeigen, dafi die erfindungsgemaBen Materialien im Vergleich zu Materialien ohne Kieselsau- 
30 reorganosol eine Verringerung des Polymerisationsschrumpf es und eine Verbessenmg der mechanischen Eigen- 
schaften sowie der Materialharte aufweisen, so daB sie sich besonders ais Dentaladhasive oder -lacke eignen. 

AIs weitere Vergleichsbeispieie hergestellte Mischungen der aufgefuhrten Monomerkomponenten mit her- 
kommlichen Fullstoffen zeigen, daB im Falle pyrogener Kieselsaure, z. B. OX-50, nur opake Mischungen gerin- 
ger Durchartungstiefe zuganglich sind oder im Falle von Fallungskieselsaure, z. B. HDK 2000 (Wacker-Chemie 
35 GmbH)> hohere Fullungsgrade aufgmnd der extremen Verdickungswirkung dieser Kieselsaure nicht erreichbar 
and. 

Beispiel3 

40 Komposite von Kieselsaureorganosolen mit verschiedenen Dispersionsmitteln 

Es wurden Kompositpasten Ml bis M6 in einem Planeten-Kneter (Linde) folgender Zusammensetzung (aBe 
Angaben in Gew.-%) hergestellt 

45 



50 



55 
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K-l 


M-2 
*** 


K-3 


M-4 
*** 


M-5 


M-6 
*** 


Highlink® 
OG 103-53 


24,0 


- 


- 


- 


- 


- 


HDDA 


- 


24,0 


- 


- 


- 




Highlink® 
OG 2-IV 


- 


— 


25,0 


- 


- 


- 


TEGDMA 


- 


- 


- 


26,0 


- 


13,3 


Highlink® 
OG 4-IV 


- 


- 


- 


- 


28,4 


- 


Bis-GMA 


•- 










7,9 


UDMA 












7,2 


BaG 


14,0 


14,0 


13,6 


13,6 


19,5 


19,5 


Spharosil 


13,5 


13,5 


13,1 


13,1 


18,9 


18,9 


YbF 

3 


48,3 


48,3 


47,1 


47,1 


33,0 


33,0 


CC + CEMft. 


0,2 


0,2 J 0,2 


0,2 


0,2 1 


0,2 



*** Vergleichsbeispiele 

45 



Diese Pasten wurden dann 10 Minuten lang bei 200 rabar entluftet und analog zu Beispiel 1 polymerisiert Die 
erhaltenen Polymerisate hatten die folgenden Eigenschaften: 
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Material 


AV (Vol.-%) 


BP (MPa) 


BEM (GPa) 


M-l 


4,4 


104 


12,3 


M-2 

(Vergleich) 


5,5 


100 


6,3 


M-3 


2,4 


123 


13,6 


M-4 

(Vergleich) 


6,2 


117 


6,4 


M-5 


2,5 


127 


13,6 


M-6 

(Vergleich) 


4,3 


108 


6,7 



Diese Ergebnisse zeigen, daB die Verwendung der erfindungsgemaB eingesetzten Kieselsaureorganosolen als 
Koniponente von dentalen Kompositen zu einer Verringening der Schrumpfung und Verbesserung der mecha- 
niscben Eigenschaften fuhrt 

Patentanspruche 

1. Gefulltes und polymerisierbares Dentalmaterial, dadurch gekennzeichnet, daB es 

(a) ein Sol von amorphen Si02-Teilchen in einem flussigen, organischen Dispersionsmittel enthalt, 
wobei die SKVTeilchen organisch oberflacbenmodifiziert sind, eine mittlere GrdBe von 10 bis 100 nm 
aufweisen und nichtagglomeriert sind. 

2. Dentalmaterial nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daB es 1 bis 50 Gew.-% des Soles (a) enthalt 

3. Dentalmaterial nach Anspruch 1 oder 2, dadurch gekennzeichnet, daB das Sol (a) 10 bis 70 und insbeson- 
dere 20 bis 55 Gew.-% SKVTeilchen, bezogen auf das Sol, enthalt 

4. Dentalmaterial nach einem der Anspruche 1 bis 3, dadurch gekennzeichnet, daB das Dispersionsmittel 
mindestens eine polymerisierbare Verbindung enthalt 

5. Dentalmaterial nach einem der Anspruche 1 bis 4, dadurch gekennzeichnet, daB das flussige, organische 
Dispersionsmittel 

— mindestens ein DioL 

— mindestens ein Hydroxy(meth)acrylat, 

— mindestens ein Di(meth)acrylat oder 

— Mischungen der vorstehenden Verbindungen 
enthalt 

6. Dentalmaterial nach Anspruch 5, dadurch gekennzeichnet, daB das flussige, organische Dispersionsmittel 

— Hexandioldiacrylat, 

— 2-Hydroxyethylmethacrylat, 

— Triethylenglycoldimethacrylat, 

— BisphenoI-A-GIycidylmethacrylat, 

— ein Urethandimethacrylat oder 

— Mischungen der vorstehenden Verbindungen 
enthalt 

7. Dentalmaterial nach einem der Anspruche 1 bis 6, dadurch gekennzeichnet, daB es 

(b) mindestens ein polymerisierbares organisches Bindemittel 
enthalt 

8. Dentalmaterial nach Anspruch 7, dadurch gekennzeichnet, daB das polymerisierbare organische Binde- 
mittel (b) 

— Triethylenglycoldimethacrylat, 

— BisphenoI-A-GIycidylmethacrylat, 

— das Urethandimethacrylat aus 2^,4-TrimethylhexamethyIendiisocyanat und 2-Hydroxyethylmetha- 
crylat, 

— Trimethylolpropantrimethacrylat und/oder 

8 
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— Pentaeiythrittetramethacrylat 

ist 

9. Dentalmaterial nacfa einem der Anspriiche 1 bis 8, dadurch gekennzeichnet, daB es 

(c) anorganische oder organische teachenformige Fullstoffe 

enth&lt 5 

10. Dentalmaterial nach einem der Anspriiche 1 bis 9, dadurch gekennzeichnet, daB es 

(d) mindestens einen Polymerisationsinitiator und gegebenenfalls einen Beschleuniger 
enthalt 

1 1. Dentalmaterial nach einem der Anspriiche 1 bis 10, dadurch gekennzeichnet, daB es ein Fullungskompo- 
sit, ein Bef estigungszement oder ein Adhasiv ist 10 

12. Dentalmaterial nach einem der Anspriiche 1 bis 11, dadurch gekennzeichnet, daB es in zumindest 
teilweise polymerisierter Form voriiegt 

13. Verwendung eines gefiillten und polymerisierbaren Materials, welches (a) ein Sol von amorphen 
SiC>2-Teilchen in einem flussigen, organischen Dispersionsmittel enthalt, wobei die SiOr-Teilchen organisch 
oberflachenmodifiziert sind, eine mitdere GroBe von 10 bis 100 nm aufweisen und nicht-agglomeriert sind, is 
als Dentalmaterial 
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